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Verfahren zur Herstellung eines Stapelreaktors und Stapelreaktor zur Wasserstofferzeuquna 
aus Kohlenwasserstoffen 



(57) Zur Herstellung eines Stapelreaktors zur Was- 
serstofferzeugung aus Kohlenwasserstoffen wenden 
mehrere aus porosen Katalysatormaterial gepreBte 
Kataiysatorscheiben aufeinandergestapelt und gemein- 
sam unter Druckbeaufschlagung gesirttert Zur Ausbil- 
dung besonders dichter Fugestellen verfugen die 
Kataiysatorscheiben uber im Bereich des Kontaktes mit 
einer benachbarten Katalysatorscheibe ausgebildete 
Vorsprunge. In der Katalysatorscheibe ausgebildete 
Oder durch zwei benachbarte Kataiysatorscheiben 
gebildete Hohlraume weisen eine Einrichtung zum Stut- 
zen der Hohlraume auff, beispielsweise ein in den Hohl- 
raum eingebrachtes Kupfer-Gitternetz, das wenigstens 
teihweise mit einer MetalHolie bedeckt sein kann, oder 
auf die Katalysatorscheibe aufgepreBte Stutzstege. 
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Beschreibung 



[0001 ] Die Erf indung betrifft ein Verfahren zur Herstel- 
lung eines Stapelreaktors zur Wasserstofferzeugung 
aus Kohlenwasserstoffen sowie einen Stapelreaktor zur 
Wasserstofferzeugung aus Kohlenwasserstoffen. 
[0002] Aus der deutschen Patentanmeldung mit dem 
Aktenzeichen 197 43 673.0 derselben Anmelderin ist 
ein derartiger, aus aufeinandergestapelten Katalysator- 
scheiben gebildeter Stapelreaktor bekannt Zur Herstel- 
lung des Stapelreaktors wird aus mindestens einem 
Katalysatorpulver durch Verpressen eine einen Form- 
kOrper (Katalysatorscheibe) bildende dunne und stark 
komprimierte Schicht gebildet, wobei dem Katalysator- 
pulver Kupferpulver, insbesondere dendritisches Kup- 
fer, beigemischt wird. Im AnschluB an das Verpressen 
wird der Formkdrper einer Sinterung unterzogen und 
anschlieBend werden die einzelnen Katalysatorschei- 
ben aufeinandergestapelt und zu einem Stapelreaktor 
verbunden. Bei dem Verbinden der einzelnen Katalysa- 
torscheiben muB auf eine dichte Ausbildung der Fuge- 
stellen zwischen den einzelnen Katalysatorscheiben 
geachtet werden. Als Fugeverfahren bei hochdichten 
Keramiken sind Kleben, SchweiBen. Ldten und Klem- 
men bekannt. Im vorliegenden Falle einer por6sen 
Katalysatorscheibe k6nnen diese bekannten Fugever- 
fahren nur zum Teil angewendet werden. 
[0003] Aus der DE-OS 25 07 937 ist ein R6hrenspalt- 
ofen mit scheibenfOrmigen Katalysatormaterial 
bekannt. Die Katalysatorscheiben sind auf einen Trag- 
rohr zentriert gefuhrt und weisen in der Mitte eine Nabe 
von gr6Berer Dicke auf. 

[0004] Ausgehend hiervon liegt der Erfindung die Auf- 
gabe zugrunde, ein Verfahren zur Herstellung eines 
Stapelreaktors der eingangs genannten Art bereitzu- 
stellen, das eine besonders einfache und kostengun- 
stige Herstellung eines kompakt aufgebauten 
Stapelreaktors erm&glicht, bei dem das aktive Volumen 
der Katalysatorscheiben nicht Oder nur wenig verringert 
wird und eine besonders dichte Ausgestaltung der 
Fugestellen erreicht wird. Des weiteren liegt der Erfin- 
dung die Aufgabe zugrunde, einen entsprechenden 
Stapelreaktor bereitzustellen. 

[0005] Zur L&sung dieser Aufgabe werden erf indungs- 
gemSB ein Verfahren zur Herstellung eines Stapelreak- 
tors mit den Merkmalen des Anspruches 1 sowie ein 
Stapelreaktor zur Wasserstofferzeugung aus Kohlen- 
wasserstoffen mit den Merkmalen des Anspruches 6 
vorgeschlagen. Demnach erfolgt ein Sintern der Kataly- 
satorscheiben im Grunlingszustand, d.h. im AnschluB 
an das Verpressen, gemeinsam erst in gestapeltem 
Zustand. Durch das gemeinsame Sintern wind eine 
dichte Verbindung der einzelnen Katalysatorscheiben 
erreicht Da das Sintern aller Katalysatorscheiben 
gemeinsam erfolgt und nicht mehr einzeln. wie es aus 
dem Stand der Technik bekannt ist, kfinnen Arbeits- 
gange eingespart werden, so daB das erfindungsge- 
ma&e Verfahren einfacher und kostengunstiger 



durchfuhrbar ist 

[0006] In Ausgestaltung der Erfindung erfolgt das Sin- 
tern der Katalysatorscheiben unter vorbestimmter 
Druckbeaufschlagung. Durch dieses erfindungsge- 
s maBe PreBsintern wird eine besonders gute Verbin- 
dung der Katalysatorscheiben erzielt Vorteilhafterweise 
wird die Druckbeaufschlagung wahrend des gesamten 
Sintervorgangs aufrechterhalten. 
[0007] Die voroestimmte Druckbeaufschlagung der 
70 Katalysatorscheiben wahrend des Sinterns betrSgt vor- 
teilhafterweise zwischen 2 und 20 N/mm 2 , bevorzugter- 
weise zwischen 5 und 15 N/mm 2 . 
[0008] Eine Katalysatorscheibe zum Aufbau eines 
erfindungsgem&Ben Stapelreaktors weist im Bereich 
75 des Kontaktes mit einer benachbarten Katalysator- 
scheibe Vorsprunge zur Ausbildung von Fugestellen 
auf. Beim Aufeinanderstapeln der Katalysatorscheiben 
im GrOnlingszustand kommen die Katalysatorscheiben 
somit nicht mehr f fechig aufeinander zu liegen, sondern 
20 stehen an den umlaufend Oder unterbrochen ausgebil- 
deten Vorsprungen aufeinander. Mit dieser Ausgestal- 
tung ist es mfigiich, zwischen den einzelnen 
Katalysatorscheiben beispielsweise als Kanale cfie- 
nende Hohiraume zu gestalten. Da sich der Druck, 
25 unter dem die Katalysatorscheiben aufeinander aufOe- 
gen nun nicht mehr auf die gesamte Fl&che sondern nur 
auf die ausgebildeten Vorsprunge begrenzt. wird eine 
verbesserte Qualitat der Fugestelle zwischen den Kata- 
lysatorscheiben nach dem Sintern erreicht. 
30 [0009] In besonders vorteilhafter Ausgestaltung der 
Erfindung weisen in der Katalysatorscheibe ausgebil- 
dete oder durch zwei benachbarte Katalysatorscheiben 
gebildete Hohlr&ume, wie Verteiler- und SammelkanSle, 
eine Einrichtung zum Stutzen der Hohiraume auf. Durch 
35 diese MaBnahme wird eine Verformung der Katalysa- 
torscheibe^) wahrend des PreBsinterns vermieden. 
[001 0] In Ausgestaltung der Erfindung ist die Einrich- 
tung zum Stutzen ein Kupfer-Gitternetz, das vorteilhaf- 
terweise wenigstens teilweise mit einem Metallblech 
40 bedeckt ist. 

[0011] In anderer, bevorzugter Ausgestaltung der 
Erfindung besteht die Einrichtung zum StOtzen aus auf 
die Katalysatorscheibe aufgepreBten Stegen. Durch 
diese MaBnahme wird die Konstruktion vereinfacht und 
45 der Fertigungsaufwand minimiert, da keine separaten 
Teile mehr in bzw. zwischen die Katalysatorscheiben 
eingefugt werden mussen. 

[0012] Die Erfindung ist anhand von Ausfuhrungsbei- 
spielen in der Zeichnung schematisch dargestelrt und 
so wird im folgenden unter Bezugnahme auf die Zeichnung 
naher eriautert. 



Fig. 1 zeigt in seitlicher Darstellung einen Schnitt 
durch eine erfindungsgemaBe Katalysator- 
55 scheibe. 

Fig. 2 zeigt in seitlicher Darstellung einen Schnitt 
durch einen aus mehreren aufeinanderge- 
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stapelten erfindungsgemaBen Katalysator- 
scheiben gebildeten Stapelreaktor vor dem 
PreBsintern. 

Fig. 3 zeigt im Ausschnrtt und in seitlicher Darstel- 
lung einen Schnitt durch ein zweites Ausfuh- 
rungsbeispie! eines aus mehreren 
aufeinandergestapelten erfindungs- 
gemaBen Katalysatorscheiben gebildeten 
Stapelreaktors. 

[0013] Figur 1 zeigt in seitlicher Darstellung einen 
Schnitt durch eine erfindungsgemaBe Scheibe 10 aus 
Katalysatormaterial im GrQnlingszustand, nachfolgend 
der Einfachheit als Katalysatorscheibe bezeichnet. Bei 
der Katalysatorscheibe 10 handelt es sich urn eine aus 
mindestens einem Katalysatorpulver durch Verpressen 
einen Formk6rper bildende dunne und stark kompri- 
mierte Schicht, wie sie in der deutschen Patenanmel- 
dung mit dem Aktenzeichen 197 43 673.0 beschrieben 
ist Dieser Formk&rper verfugt Ober einen mittig ange- 
ordneten Durchbruch 1 1 sowie Ober an den Innen- und 

-AuBenrandern-ausgebiidete-Vorsprunge~12ar12b: 

[0014] Wie im Zusammenhang mit Figur 2 ersichtlich 
ist, wird durch alternierendes Aufeinanderstapeln meh- 
rerer urn jeweils 180° gedrehter Katalysatorscheiben 10 
eine Grundstruktur fur einen Stapelreaktor 20 aufge- 
baut. in dem die Vorsprunge 12a bzw. 12b benachbar- 
ter Katalysatorscheiben 10 jeweils aufeinander zu 
liegen kommen. Die als Fugestellen bezeichnete Kbn- 
takte zwischen den einzelnen Katalysatorscheiben 10 
sind mit dem Bezugszeichen 18 versehen. 
[0015] Aufgrund der Vorsprunge 12a, 12b liegen die 
Fiachen der Katalysatorscheiben 10 beabstandet 
zueinander. so daB zwischen den einzelnen Katalysa- 
torscheiben 10 HohlrSume gebibet, die mit Gitternetzen 
16 als Stutzeinrichtung ausgefulft sind. 
[0016] In dem in der Figur 2 dargestellten Ausbil- 
dungsbeispiel wird die Struktur des Stapelreaktors 20 
nach unten von einer Katalysatorscheibe 10* abge- 
schlossen, die mittig durchgehend abgeschlossen ist 
(Bezugszeichen 14). 

[001 7] Zur Ausbiidung des Stapelreaktors werden die 
aufeinandergestapelten Katalysatorscheiben 10 unter 
Druckbeaufschlagung P gemeinsam gesintert. Durch 
dieses erfindungsgemaBe Sintern unter Druckbeauf- 
schlagung bilden sich Fugestellen 18 zwischen den 
Katalysatorscheiben 10 aus, die im Verhaitnis zu dem 
pordsen Kdrper der Katalysatorscheiben 10 dicht sind. 
[001 8] Das Zusammensintern kann weiter unterstutzt 
werden, indem die PreBhaut an den Fugestellen 18, die 
beim PreBvorgang errtsteht, durch Aufrauhen entfernt 
wird. 

[0019] Durch das Einbringen der Kupfer-Grtternetze 
16 in die Hohlraume zwischen den Katalysatorscheiben 
10 als Stutzeinrichtung werden die beabstandet zuein- 
ander liegenden Bereiche der Katalysatorscheiben 10 
unterstutzt, so daB wahrend des Sinterprozesses keine 
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Verformungen auftreten kOnnen. 
[0020] Die Vorsprunge 1 2a, 1 2b k6nnen wahrend des 
PreBvorganges der Katalysatorscheibe h6her verdich- 
tet werden, wodurch die Dichtheit der daraus resultie- 
renden Fugestelle weiter verbessert wird. 
[0021] Figur 3 zeigt in seitlicher Schnittdarstellung 
einen Ausschnrtt aus einem Stapelreaktor 20\ der ana- 
log zu dem in Figur 2 dargestellten Stapelreaktor aufge- 
baut ist. Im Unterschied zu dem Stapelreaktor 20 der 
Figur 2 sind in die Hohlraume 15 zwischen den Kataly- 
satorscheiben 10 als Stutzeinrichtungen Gitternetze 16 
eingebracht. Die Edelstahlbleche 17 weisen eine Dicke 
von ca. 0,2 mm auf, die im Bereich der Vorsprunge 12a, 
12b teilweise mit Metallblechen 17 aus Edelstahl 
bedeckt sind. Die Edelstahlbleche 17 entsprechen in 
ihrem Querschnitt dem Querschnitt der Vorsprunge 
12a, 12b bzw. der Fugestellen 18, so daB in jeder 
Schicht die gleichen AnpreBdrucke herrschen. 
[0022] Selbstverstandlich handelt es sich bei den dar- 
gestellten und beschriebenen Katalysatorscheiben und 
Stapelreaktoren urn Ausfuhrungsbeispiele, die den 
Urnfang der beanspruchten Erfindung nicht beschran- 
~ken. So ist es m6glicrT7^ienstutzeinrichtungen zum 
Abstutzen der Bereiche der Katalysatorscheiben, die an 
HohlrSume angrenzen, einteilig mit der Katalysator- 
scheibe auszubilden. Dazu werden Stege auf die Kata- 
lysatorscheiben aufgepre&t. die vorteilhafterweise im 
wesentlichen senkrecht von der Katalysatorscheibe 
abstehen und deren Lange der einfachen oder doppel- 
ten Hfiheder Vorsprunge 12a, 12b entspricht. 
[0023] Die Erfindung ist auch nicht auf die dargestelrte 
Anordnung der VorsprOnge 12a, 12b beschrankt Je 
nach gewunschter Geometrie der Hohlraume in dem 
Stapelreaktor sind beliebige Anordnungen der Vor- 
sprunge m6glich. Auch der dargestelrte Aufbau des Sta- 
pelreaktors durch atternierendes Stapeln von jeweils 
urn 180° gedrehten Katalysatorscheiben ist naturiich 
variierbar. 

[0024] AbschlieBend sei angemerkt, daB der Begriff 
"Katalysatorscheibe" in dieser Anmeldung sowohl den 
gepreBten FormkOrper im GrQnlingszustand als auch 
den einem SinterprozeB unterzogenen KOrper umfaBt. 

Patentanspruche 

1 . Verfahren zur Herstellung eines Stapelreaktors {20) 
zur Wasserstofferzeugung aus Kbhlenwasserstof- 
fen aus einer Mehrzahl von aufeinandergestapelten 
Katalysatorscheiben (10), 
dadurch gekennzeichnet, 
daB ein Sintern der Katalysatorscheiben (10) 
gemeinsam erst in gestapeltem Zustand erfolgt. 



2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
ss zeichnet, daB das Sintern unter vorbestimmter 

Druckbeaufschlagung (P) erfolgt. 

3. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekenn- 
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zeichnet, daB die Druckbeaufschlagung (P) wah- 
rend des gesamten Sintervorgangs aufrecht 
erhalten wird. 

4. Verfahren nach Anspruch 2 Oder 3, dadurch s 
gekennzeichnet, daB die Druckbeaufschlagung (P) 
zwischen 2 und 20 N/mm 2 betragt. 

5. Verfahren nach einem der Anspruche 2 bis 4, 
dadurch gekennzeichnet, daB die Druckbeauf- 10 
schlagung (P) zwischen 5 und 15 N/mm 2 betr&gt. 

6. Stapelreaktor zur Wasserstofferzeugung aus Koh- 
lenwasserstoffen, aus mindestens zwei durch Pres- 
sen von Katalysatormaterial hergestellten und im 75 
gestapetten Zustand gesinterten Katalysatorschei- 
ben(10. 10*). 

7. Stapelreaktor nach Anspruch 6, dessen Katalysa- 
torscheiben (10, 10*) im Bereich des Kontaktes mit 20 
einer benachbarten Katalysatorscheibe ausgebil- 
dete Vorsprunge (12a, 12b) aufweisen. 

8. Stapelreaktor nach Anspruch 7, bei dem in einer 
Katalysatorscheibe (10) ausgebildete oder durch 25 
zwei benachbarte Katalysatorscheiben (10) gebil- 
dete Hohlraume (15) eine Einrichtung (16, 17) zum 
Stutzen der HohlrSume aufweisen. 

9. Stapelreaktor nach Anspruch 8, bei dem die Ein- 30 
richtung zum Stutzen ein Kupfer-Gitternetz (16) ist. 

10. Stapelreaktor nach Anspruch 9, bei dem das Kup- 
fer-Gitternetz (16) wenigstens teilweise mit einem 
Metallblech (1 7) bedeckt ist 35 

11. Stapelreaktor nach Anspruch 8, bei dem die Ein- 
richtung zum Stutzen auf die Katalysatorscheibe 
(10) aufgepreBte StQtzstege sind. 

40 
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(54) Verfahren zur Herstellung eines Stapelreaktors und Stapelreaktor zur Wasserstofferzeugung 
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(57) Zur Herstellung eines Stapelreaktors zur Was- 
serstofferzeugung aus Kohlenwasserstoffen werden 
mehrere aus pordsen Katalysatormaterial gepreBte 
Katalysatorscheiben aufeinandergestapelt und gemein- 
sam unter Druckbeaufschlagung gesintert. Zur Ausbil- 
dung besonders dichter Fugestellen verfugen die 
Katalysatorscheiben uber im Bereich des Kontaktes mit 
einer benachbarten Katalysatorscheibe ausgebildete 
Vorsprunge. In der Katalysatorscheibe ausgebildete 
oder durch zwei benachbarte Katalysatorscheiben 
gebildete Hohlraume weisen eine Einrichtung zum Stut- 
zen der Hohlraume auf, beispielsweise ein in den Hohl- 
raum eingebrachtes Kupfer-Gitternetz, das wenigstens 
teilweise mit einer Metallfolie bedeckt sein kann, oder 
auf die Katalysatorscheibe aufgepreBte Stutzstege. 
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